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© Verfahren zur Verbesserung der Fliessfahigkeit von Mineralolen und Mineraloldestillaten. 



© Die Fiieflfahigkeit von Mineralolen und Mineraloldestillaten wird durch Zusatz von Mischungen aus einem 
Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat und einem Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisat verbessert. 
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Verfahren zur Verbesserung der FNelfahigkett von Mineraloien und MineraloldestHlaten 
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Die voriiegende Erfindung betrifft ein V rfahren zur Verbesserung der Flieflfahigkeit von MineraJoi n 
und MineraloldestHlaten durch Zusatz von Mischungen aus einem Ethyien-Vinylacetat-Diisobutyien-Terpoly- 
merisat und einem Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisat. ® c 

Mineralole wie Rohol, Dieseikraftstoff Oder Heizol enthalten Paraffin gelost, das bei niedrigen Tempera- 
turen auskristaiiisiert. Diese Feststoffablagerungen fuhren haufig zu Storungen bei der Gewinnung und beim 
Einsatz von' Mineraloien. So kann z.B. die Arbeitsfahigkeit von Forder-und Transporteinrichtungen fur Rohol 
bis zu deren volligem Ausfall beeintrachtigt werden. Bei Dieseimotoren und Feuerungsanlagen konnen 
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10 

Verstopfungen der Filter auftreten, die schliefllich in einer Unterbrechung der Kraftstoff-bzw. Heizmittelzu- P ° 

35C 

erfc 



fuhr resultieren. 

;o Urn diese unerwunschte Feststoffbildung zu vermeiden, setzt man Mineraloien Additive zu, die der" 
Entstehung von Paraffinkristallen entgegenwirken. Dadurch wird ein Anstieg der Viskositat der Ole verhin- 
dert und ihr Stockpunkt gesenkt. 

Grofle Bedeutung als Stockpunktserniedriger und Flieflverbesserer fur Rohole und Mitteidestillate haben 
Copolymerisate aus Ethylen und Carbonsaureestern des Vinylalkohols erlangt. Besonders bewahrt haben 
is sich unter ihnen Ethylen-Vinyiacetat-Copoiymerisate. Solche Mischpolymerisate und ihre Verwendung sind 
z.B. in der DE-PS 19 14 756 beschrieben. Ihre Herstellung erfolgt im allgemeinen durch Copolymerisation 
der Monomeren in Autoklaven bei Temperaturen von 80 bis !50 8 C und Drucken von 5 bis 15 MPa in 
Gegenwart von Peroxiden als Initiatoren und organischen Ldsungsmitteln als Reaktionsmedium. 

In der Praxis hat sich gezeigt, dafl die Wirksamkeit dieser Copolymerisate als Flieflverbesserer 
20 abhangig ist von den Eigenschaften der Mineralole und Mineraldldestillate, deren Flieflfahigkeit erhcht 
werden soil. Bei Mitteldestiilaten z.B. wird sie u.a. beeinfluflt durch den Gesamtgehalt an n-Paraffinen und 
den Gehalt an n-Paraffinen bestimmter Kettenlangen. 

Es ist daher verstandlich, dai3 die Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisate trotz ihrer hervorragenden Ei- 
gnung die Flieflfahigkeit zu erhdhen, nicht immer die erwunschte Wirkung zeigen. in solchen Fallen behilft 
25 man sich dann dadurch, dafl man sie in groflen Mengen zusetzt Oder da/3 man das Mineraiol Oder das 
Mineralo Idestillat mit niedrig siedenden Kohlenwasserstoffen vermischt. 

Eine andere Moglichkeit. die Wirksamkeit von Flieflverbesserem zu erhohen, besteht darin, Additivkom- 
binationen einzusetzen. So werden in der DE 26 39 672 AI Mischungen aus Polymeren mit Ethylenskelett ^ 
und Copolymeren von Crbis CarOiefinen beschrieben, die zu einer synergistischen Verbesserung der 
30 Fliefleigenschaften von Destiilatkohlenwasserstoffolen in der Kalte fuhren konnen. 

Nach der US 36 60 057 CI setzt man Mischungen aus einem Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisat und 
einem festen Kohlenwasserstoff, der fret von n-Paraffinen ist, ais Flieflverbesserer ein. 

Als Flieflverbesserer fur Erdolmitteldestillate werden in der US 40 19 878 CI Gemische offenbart, die aus 
einem Ethylen enthaltenden Polymerisat. Bienenwachs, Ozokerit und/oder einem langkettig'en alpha-Olefin ^ 
35 bestehen. 

Obgleich die bekannten Substanzen und Substanzgemische in vielen Fallen die Flieflfahigkeit von 
Mineraloien und MineraloldestHlaten unterschiedlicher Provenienz und Zusammensetzung bei niedrigen ^ 
Temperaturen zum Teil sogar deutlich verbessert haben, fehlen dennoch Additive mit moglichst vielseitiger, 
im Idealfall universeller Anwendbarkeit. 

40 Es bestand daher die Aufgabe, Additive zu finden, die gegenuber den bekannten Flieflverbesserern 
eine noch groflere Anwendungsbreite haben. Sie sollen die Flieflfahigkeit auch solcher Ole erhohen, bei 
denen die bekannten Additive keine Oder nur geringe Wirkung zeigen. 

Die vorstehend beschriebene Aufgabe wird gelost durch ein Verfahren zur Verbesserung der 
Flieflfahigkeit von Mineraloien und Mineraloidestillaten. Es ist dadurch gekennzeichnet. dafl man den 

45 Mineraloien bzw. Mineraloidestillaten Mischungen aus einem Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymeri- 
sat und einem Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisat zusetzt. 

Oberraschenderweise hat sich gezeigt. dafl die Kombination von Ethylen-Vinylacetat-Diisobutyien- 
Terpolymerisaten mit Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisaten die Ausscheidung von Paraffinen aus Mine- 
raloien und Mineraloidestillaten wirksam unterdrucken. Die aus bestimmten Poiymerisaten bestehenden 

so Additive wirken damit einem Ansteigen der Viskositat der Kohlenwasserstoffgemische bei sinkenden 
Temperaturen entgegen und setzen den Stockpunkt herab. Das neue Verfahren hat sich zur Verbesserung 
der Flieflfahigkeit von Mineraloien und deren Destillationsprodukten, unabhangig von ihrer qualitativen und ^ 
quantitativen Zusammensetzung, bewahrt 
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Die erfindungsgemafl eingesetzt n Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisate enthalten j 100 
Gew.-Teile Ethylen 25 bis 78 Gew.-Teile Vinylacetat und 0,5 bis 45 Gew.-Teile Diisobutylen. Besonders 
bewahrt haben sich Terpolymerisate mit 30 bis 55 Gew.-Teilen Vinylacetat und 1,0 bis 27.5 Gew.-Teilen 
Diisobutylen je 100 Gew.-Teilen Ethylen. 
5 Die durch Dampfdruckosmometrie gemessen mittlere Molmass der Terpolymerisate betragt 500 bis 
!0 000 g.mor\ vorzugsweise 1000 bis SOOO.g mol" 1 und insbesondere 1500 bis 3500.g moP 1 . 

Je 100 CHrGruppen weisen sie 6 bis 20 und vorzugsweise 7 bis 15 CHrGruppen in den Seitenketten 
auf, die nicht aus dem Acetatrest des Vinylacetats herruhren. Die Bestimmung der Anzahl CH 3 erfolgt dabei 
durch H-NMR-Spektroskopie. 
70 Die Herstellung der Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisate ist bekannt. Sie kann z.B. durch 
Polymerisation des Monomerengemisches bei Drucken oberhalb von 50 MPa und Temperaturen von 150 bis 
350°C in Gegenwart von Sauerstoff Oder Radikale bildenden Initiatoren in Autokiaven Oder Rohrreaktoren 
erfolgen. 

Diisobutylen ist ein im wesentlichen aus 2,4,4-Trimethy!penten-(I) und 2,4,4-Trimethylpenten-(2) beste- 
75 hendes Gemisch. Es entsteht bei -der Dimerisierung von lsobutylen-(2-Methylpropen) mit sauren Katalysati- 

ren (z.B. lonenaustauscher). 

Die erfindungsgemafl eingesetzten Ethylen-Vtnylacetat-Copolymerisate enthalten je 100 Gew.-Teile 

Ethylen 5 bis 54 Gew.-Teile Vinylacetat. Besonders bewahrt haben sich Copolymerisate mit II bis 33 Gew.- 
Teilen Vinylacetat je 100 Gew.-Teilen Ethylen. 
20 Die mittlere Molmasse der Copolymerisate, die, ebenso wie die mittlere Molmasse der Terpolymerisate 

durch Dampfdruckosmometrie gemessen wird, betragt 500 bis 10 000 g.mor 1 . Besonders bewahrt haben 

sich Copolymerisate mit einer Molmasse von 1000 bis 5000 g.mor 1 . 

Je I00 CHrGruppen weisen die Copolymerisate I bis 10 und vorzugsweise 3 bis 7 CHrGruppen in den 

Seitenketten auf, die nicht aus dem Acetatrest des Vinylacetats herruhren. Die Bestimmung der Anzahl CH r 
25 Gruppen erfolgt dabei durch H-NMR-Spektroskopie. 

Die Herstellung der Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisate ist bekannt. Sie kann z.B. durch Polymerisation 

des Monomerengemisches bei Drucken von 5 bis 15 "MPa und Temperaturen von 70 bis I50°C in Gegenwart 

Radikale bildender Initiatoren erfolgen. Als Reaktionsmediurrf kann ein organisches Losungs-oder Suspen- 

sionsmitte! wie Toluol eingesetzt werden. 
30 Das Gewichtsverhaitnis Ethyien-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat und Ethylen-Vinylacetat-Copo- 

lymerisat in den Mischungen betragt I00 : I bis I : I. Bevorzugt werden Mischungen, die Terpolymerisat und 

Copolymerisat im Gewichtsverhaitnis von 20 : I bis 3 : I enthalten. 

Das erfindungsgemafie Verfahren verbessert sowohl die Flieflfahigkeit von Mineralolen als auch von 

Mineraloldestillaten. Unter dem Begriff Mineraldle werden hierbei insbesondere Rohole und Destillations- 
35 ruckstande wie schweres Heizol verstanden. Als Mineraloldestillate werden Kohlenwasserstofffraktionen mit 

einer Siedetemperatur zwischen etwa 150 und 400°C bezeichnet. Hierzu gehdren beispielweise Petroleum, 

leichte Heizole und Dieselkraftstoff. Von besonderer Bedeutung sind die Mitteldestillate wie Heizol EL und 

Dieselkraftstoff. 

Das Gemisch aus Terpolymerisat und Copolymerisat wird Mineralolen bzw. Mineraloldestillaten in Form 
40 von Losungen. die 20 bis 70 Gew.-% (bezogen auf die Losung) der Polymerisate enthalten, zugesetzt. Als 
Losungsmittel geeignet sind aliphatische oder aromatische Kohlenwasserstoffe Oder Kohlenwasserstoffgemi- 
sche. z.B. Benzinfraktionen. Besonders geeignet ist Kerosin. Die Polymerisatmenge bezogen auf Mineralol 
bzw. Mineraloldestillaten soli 0,001 bis 2, vorzugsweise 0,005 bis 0,5 Gew.-% betragen. 

Die Polymerisatgemische konnen allein oder auch zusammen mit anderen Additiven verwendet werden, 
45 z.B. mit anderen Stockpunkterniedrigern Oder Entwachsungshilfsmitteln, mit Korrosionsinhibitoren, Antioxi- 
dantien, Schlamminhibitoren und Zusatzen zur Erniedrigung des Cloud-Points. 

Das erfindungsgemafle Verfahren wird durch die nachfolgenden Beispiele naher erlautert: 

50 Beispiele I bis 9: 

In den folgenden Beispielen werden die nachstehend charakterisierten Polymerisate allein oder als Mi- 
schung eingesetzt. 

A Ethyien-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat mit 38,1 Gew.-Teiien Vinylacetat und 5,6 Gew.- 
55 Teilen Diisobutylen je 100 Gew.-Teile Ethylen, mit einer Molmasse von I 840 g.mor 1 und 8.2 CH-Gruppen in 
den Seitenketten. die nicht aus dem Acetatrest des Vinylacetats herruhren, je 100 CHrGruppen. 

B Ethylen- /inylacetat-Copolymerisat mit 18.6 Gew.-Teilen Vinylacetat je 100 Gew.-Teilen Ethyl n und 
mit einer Molmasse von 3100 g.mor 1 . 
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C Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisat mit 25,0 Gew.-Teilen Vinylacetat je 100 Gew.-Teilen Ethylen und 
mit ein r Moimasse von 3200 g.mor 1 . 

D Ethylen-Vinylacetat-Copolym risat mit I8.9 Gew.-Teilen Vinylacetat je I00 Gew.-Teilen Ethylen und 
mit einer Moimasse von I800 g.mon. 

E Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisat mit 25,5 Gew.-Teilen Vinylacetat je 100 Gew.-Teilen Ethylen und 
mit einer Moimasse von 2000 g.mol~\ 

F Ethyien-Vinylacetat-Copolymerisat mit 57,2 Gew.-Teilen Vinylacetat je 100 Gew.-Teilen Ethylen und 
mit einer Moimasse von 1950 g.moH. 

Der Vmylacetatgehalt im Polymerisat wird nach der Pyrolysemethode bestimmt. Hierzu werden 200 mg 
des Polymerisats mit 300 mg reinem Polyethylen in einem Pyrolysekoiben 5 Minuten auf 450 °C erhitzt und 
die Spaltgase in einem 250 ml-Rundkolben aufgefangen. Die entstandene Essigsaure wird mit einer 
NaJ/KJ0rL6sung umgesetzt und das freiwerdende Jod mit NasS^Losung titriert. Die Bestimmung des 
DiisobutyFengehaltes im Polymeren erfolgt durch 13 C-NMR-Spektroskopie. 

Die Beispiele I bis 5 betreffen das erfindungsgemafle Verfahren. In den Beispielen 6 bis 9 wird uber 
Ergebnisse von Vergleichsversuchen berichtet, die bei Einsatz von . 

-Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat (Beispiel 6). von 

- Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisaten (Beispiele 7 und 8) und 

-einer Mischung aus einem Terpolymerisat und einem Copolymerisat, dessen Zusammensetzung 
auflerhalb des beanspruchten Bereiches liegt (Beispiel 9) 

erhalten werden. 

Die Wirksamkeit des erftndungsgemafien Verfahrens zur Verbesserung der Flieflfahigkeit wird an Hand 
des "Kalt-Filter-Verstopfungspunkt-Tests" (CFPP-Test) beschrieben. Die Durchfuhrung des Tests erfolgt 
nach DIN 51428. Sie ist auch im J. of the Inst, of Petr. Bd. 52. Juni 1965, Seite 173 bis 185. publiziert. 

Zur Prufung werden drei Mitteldestillate Ml, M2 und M3 eingesetzt. die durch die in Tabeile I 
zusammengestellten Eigenschaftswerte gekennzeichnet sind. 
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Tab<?U<? li Kenpzeicfrnung ^ MittgldggtiUqtg 





M 1 


M 2 


M 3 


Siedeanalvse (°C) 








Siedeanf ang 


180 


163 


163 


5 % 


202 


190 


191 


50 % 


297 


271 


272 


90 % 


357 






95 % 




364 


381 


Siedeende 


357 


372 


38d 


Cloud-Point CO 


7 


5 


8 


cppp-wert CO 


1 


- 2 


1 


Gehalt an 








n-Paraffinen (%) 


39,1 


32,6 


25,8 



In Tabelle 2 sind die Ergebnisse zusammengefaflt. die die Wirksamkeit des eriindungsgemaflen 
Verfahrens zur Verbesserung der Fiieflfahigkeit von Mineralolen und Mineraioldestillaten beschreiben. 
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Polyraerisat CFPP-Wert CO 



Beispiel Zusammen- Konzen- 
setzung tration 

(Gew.-Teile) (ppm) Ml M2 W3 



90A + 10B 



90A + IOC 



85A + 15C 



90A + 10D 



90A + 10E 



100A 



100B 



100C 



o 


+> l 


- 0 

X 


+ 1 

• X 


100 


8 






200 


- 11 






300 








400 


- 14 


- 12 
x x 


X vj 


o 








100 


8 


- 4 

* 


- 6 


200 








300 








40 


- 13 


- 15 


- 17 


o 








100 


- 7 


4 


mJ 


200 








300 








400 


- 13 


- ii 


- 15 


o 








100 


- 8 


4 


7 


200 


- 11 






300 






- 15 


400 


- 13 


- 12 


- 14 


0 








100 


- 7 


- 4 


- 1 


200 


- 10 






300 






- 15 


400 


- 13 


- 13 


- 16 


0 








100 


- 9 


- 4 




200 


- 11 






300 








400 


- 14 


- 11 




0 








100 








200 








300 








400 


- 1 






0 








100 








200 


- 5 






300 








400 


- 9 
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Polymerisat CFPP-Wert (°C) 

Beispiel Zusammen- Konzen- 
setzung tration 

(Gew.-Teile) (ppm) Ml M2 M3 



7-3 0 
11 

13 - 14 - 2 

75 

Anspruche 

1. Verfahren zur Verbesserung der FiieOfahrgkeit von Mineraloien und Mineraldldestillaten, dadurch 
20 gekennzeichnet, da/J man den Mineraloien bzw. Mineraldldestillaten Mischungen aus einem Ethylen- 

vlnylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat und einem Ethylen-Vinylacetat-Copolymerisat zusetzt. 

2. Verfahren nach Anspruch I, dadurch gekennzeichnet, da/3 das Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen- 
Terpolymerisat je 100 Gew.-Teile Ethylen, 25 bis 78, insbesondere 30 bis 55 Gew.-Teile Vinyiacetat und 0,5 
bis 45, insbesondere 1,0 bis 27,5 Gew.-Teile Diisobutylen enthalt. 

25 3. Verfahren nach Anspruch I Oder 2, dadurch gekennzeichnet, da/J die mitttere Molmasse des 
Terpolymerisats (gemessen durch Dampfdruckosmometrie) 500 bis 10000, vorzugsweise 1000 bis 5000 und 
insbesondere 1500 bis 3500 g.mol" 1 betragt. 

4. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche I bis 3, dadurch gekennzeichnet, dafl das 
Terpolymerisat je I00 CHrGruppen 6 bis 20, vorzugsweise 7 bis 15 CHrGruppen in den Seitenketten 

30 aufweist, die nicht aus dem Acetatrest des Vinyiacetats herruhren. 

5. Verfahren nach Anspruch I, dadurch gekennzeichnet, daB das Ethylen-vlnylacetat-Copolymerisat je 
100 Gew.-Teile Ethylen, 5 bis 54, insbesondere 11 bis 33 Gew.-Teile Vinyiacetat enthalt. 

6. Verfahren nach Anspruch 1 oder 5, dadurch gekennzeichnet, da/3 die mittlere Molmasse des 
Copolymerisats (gemessen durch Dampfdruckosmometrie) 500 bis 10000, insbesondere 1000 bis 5000 g 

35 moP betragt. 

7. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1, 5 oder 6, dadurch gekennzeichnet, da/3 das 
Copolymerisat je 100 CH2 Gruppen I bis 10, vorzugsweise 3 bis 7. CHrGruppen in den Seitenketten aufweist. 
die nicht aus dem Acetatrest des Vinyiacetats herruhren. 

8. Verfahren nach Anspruch I, dadurch gekennzeichnet. dai3 das Gewichtsverhaltnis von Ethylen- 
40 Vinyiacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat zu Ethylen-vlnylacetat-Copolymerisat in der Mischung 100 : I bis I : 

I, vorzugsweise 20 : 1 bis 3 : I betragt. 

9. Mineralol oder Mineraloldestillat mit verbessertem Rieflverhalten dadurch gekennzeichnet, dafl es 
0,001 bis 2, vorzugsweise 0,005 bis 0,5 Gew.-% (bezogen auf das Gewicht des Mineralols bzw. Mine- 
raloldestillates) einer Mischung aus einem Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat und ein Ethylen- 
es Vinylacetat-Copolymerisat enthait. 

10. Mineralol oder Mineraloldestillat nach Anspruch 9 dadurch gekennzeichnet, daC 

-das Ethylen-Vinyiacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat je 100 Gew.-Teile Ethylen, 25 bis 78, insbesondere 30 
bis 55 Gew.-Teile Vinyiacetat und 0,5 bis 45 insbesondere 1,0 bis 27,5 Gew.-Teile Diisobutylen enthalt, eine 
so mittlere Molmasse (gemessen durch Dampfdruckosmometrie) von 500 bis 10000, vorzugsweise 1000 bis 
5000 und insbesondere 1500 bis 3500 g.mon besitzt und je 100 CHrGruppen 6 bis 20. vorzugsweise 7 bis 
15 CHrGruppen in den Seitenketten aufweist. die nicht aus dem Acetatrest des Vinyiacetats herruhren. 

•das Ethylen-Vmylacetat-Copolymerisat je 100 Gew.-Teile Ethylen, 5 bis 54, insbesondere 11 bis 33 Gew.- 
55 Teile Vinyiacetat enthalt, eine mittlere Molmasse (gemessen durch Dampfdruckosmometrie) von 500 bis 
10000, insbesondere 1000 bi's 5000 g.mol" 1 besitzt und je 100 CHrGruppen I bis 10. vorzugsweise 3 bis 7 
CHrGruppen in den Seitenketten aufweist die nicht aus dem Acetatrest des Vinyiacetats herruhren. 
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II. Mineraldl-oder Mineral*) Idestillat nach Anspruch 9 Oder 10, dadurch gekennzeichnet dafl das 
Gewichtsverhaltnis von Ethylen-Vinylacetat-Diisobutylen-Terpolymerisat zu Ethylen-Vinylacetat-Copoiymeri- 
sat 100 : 1 bis I : I. vorzugsweise 20 : I bis 3 : 1 betragt. 
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(30-55) pts. of vinyl acetate, and 0.5-45 (1-27.5) pts. of 
dusobutyiene, has mol. wt. (from vapour pressure osmo- 
metry) of 500-10,000 (1500-3500) g/mol. , and has, w.r.t. 
100 CHj gps., 6-20 (7-15) side-chain CH 3 gps. not origina- 
ting from the acetate gp. of the vinyl acetate, 
(b) The copolymer contains 100 pts. wt. of ethylene and 5- 
54 (11-33) pts. of vinyl acetate, has mol. wt. of 500-10,000 
(1000-5000) g/moi., and has, w.r.t. 100 CH 2 gps.. 1-10 
(3-7) sidechain CH 3 gps. not originating from the acetate 
gp. of the vinyl acetate. 

PREFERRED COMPOSITION 

Mineral oils or distillates with better flow contain 0.001- 
2 (0.005-0.5) wt.% of the mixt. of (a) and (b). 

EXAMPLE 

A mineral oil distillate with boiling range 180-357°C, 
contg. 39.1% of paraffins, and with cloud point 7°C and 
cold filter blockage value (CFPP) of 1°C. was treated with 
400 ppm of 

(I) a mixt. of 90 pts. of (I) an ethylene /vinyl acetate/di- 
isobutylene (100:38.1: 5.6) terpolymer (mol. wt. 1340, and 
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The flow of mineral oils and mineral oil distillates is 
improved by addn. of a mixt. of 

(a) an ethylene /vinyl acetate /diisobutyiene terpolymer 

and 

(b) an ethylene /vinyl acetate copolymer. 
ADVANTAGE 

*The effect of the mixt. is independent of the quality 
and compsn. of the mineral oils and distillates, and the 
mixt. can be used in oils in which known additives have no 
effect. The additive inhibits the increase in viscosity of the 
hydrocarbon mixts., and the sepn. of paraffins, on reduc- 
ing- the temp. 

PREFERRED ADDITIVE 

The ratio by wt. of (a):(b) is 100-1: 1 (20-3: 1). 
(a) The terpolymer contains 100 pts. wt. of ethylene, 25-78 
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8.2 CH 3 side-chain gps. not from the acetate gp. f w.r.t. 
100 CH 2 gps.) and 10 pts. of (II) an ethylene /vinyl acetate 
(100:18.6) copolymer (mol. wt. 3100), or 
(U) (I) alone, or 
(iii) (II) alone. 

The CFPP value, °C, was: (i) -14, (ii) -14, (iii) -1. 
(9pp510CGDwgNoO/0). 

(G) ISR: EP-190553, EP-203554, DE1914756, EP-196217, 
EP— 99646, EP-184048. 
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